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第 1 章 1.2テラヘルツ電場波形の計測方法














に伴い測定可能な周波数上限は年々更新されている [8, 9]。そして 2016年、電場波形測定が可能な周

















第 1 章 1.3テラヘルツ電場ベクトル波形計測






























るので、ある時刻 tでの向きと振幅 (または直交 2成分であるX, Y成分)を同時に測定できる手法が必
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第 1 章 1.4テラヘルツ電場ベクトル波形計測の応用例






































赤外分光 (Fourier transform infra-red spectroscopy: FT-IR)測定系に光弾性変調器を設置したものが
一般的である。この測定系では光弾性変調器により偏光状態を左右円偏光に変調し、左右円偏光の吸
収スペクトルの差分を取ることで CDスペクトルを得る。この測定系で特に問題になるのが低周波数
















年に Frankenらが第二高調波発生に成功した [25]後である。第二高調波発生では周波数 f の光は非線
形光学結晶内部を伝搬しつつ、結晶内部の各場所で周波数 2f の非線形分極を作る。そして、この非線
形分極が発生した場所を波源とする周波数 2f の電場を作る。各波源で発生した周波数 2f の電場は干





に含まれる周波数 f ′の検出効率はプローブ光の群屈折率と周波数 f ′の屈折率の差が小さいほど高く
なる。テラヘルツ周波数領域には結晶のフォノン共鳴があり [26]、屈折率は周波数に強く依存する為、
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図 1.6: 直線偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を二種類のEO結晶 (0.2 mm ZnTe結晶と 1 mm ZnTe
結晶)で測定した時の (a)電場ベクトル波形と、(b)そのスペクトル。測定対象の波形が共通であって













































文献 [27]の ZnTe結晶の屈折率を使用すると周波数 1、1.75、2、3 THzの電場を検出する場合では、







本論文の測定で使用するプローブ光 (τp =100 fs)の内部で、周波数 1 THzの円偏光のテラヘルツ波の
電場ベクトルがどれ位、回転するのか、見積もった結果を示す。周波数 1 THzテラヘルツ波の周期は
1 psであり、パルス幅は τp =100 fsである為、プローブ光パルスの内部で λ/10、つまり 36◦ほど電場
12
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図 1.9: 有限のパルス幅 τpを持つプローブパルス光内部で、偏光方向を変えるテラヘルツ電場ベクト
ルの様子。プローブパルス光の内部で偏光方向が変わってしまう為、測定から得られるテラヘルツ電





























図 1.10: 本論文の第 2-6章の構成。
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第 1 章 1.7略語一覧と変数一覧
1.7 略語一覧と変数一覧
本論文で使用する略語、及び変数の一覧表を読者の利便性の為に載せる。




Zˆ テラヘルツ波とプローブ光の伝搬方向。Xˆ × Yˆ と等しい
uˆ 楕円偏光テラヘルツ電場の長軸の向き (Xˆ, Yˆ とは同一平面上)
vˆ 楕円偏光テラヘルツ電場の短軸の向き (Xˆ, Yˆ とは同一平面上)









∆ω プローブ光の角周波数幅 (∆ω ≪ ω0)
ωEO 電気光学結晶の回転角周波数 (2pi×80 Hz)
角度 ϕ 電気光学結晶の結晶軸と Xˆのなす角度
γ テラヘルツ電場ベクトルと Xˆのなす角度
α EO結晶に印加された複屈折の遅軸と Xˆのなす角度
T 測定中での時間 (ϕ(T ) = ωEOT + ϕ0)
ϕ0 時刻 T = 0での角度 ϕの初期角度
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前ページに収まらなかった変数の一覧表の続きを載せる。
表 1.2: 使用する変数の一覧表 2(続き)





k 複素数の波数 (k ≡ kR + iβ)
c 真空中の光速
ng プローブパルスの群屈折率
vg プローブパルスの群速度 (vg ≡ c/ng)
τp プローブパルスのパルス幅 (100 fs)
ETHz テラヘルツ電場の大きさ
φ 時刻 t = 0における初期位相
d 2次の非線形光学テンソルの成分
χ(2) 2次の非線形光学テンソルの成分 (χ(2) ∝ d)
A 長軸方向の電場振幅 (A = A′ exp(ikZ) = 1/2A′′ exp(ikZ + iφ))








′′ 省略の為に導入した関数 (H ′′ = H ′′R +H
′′
I )





ξi バランス検出信号の変調成分 (i = 1− 4)
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最後に略語の一覧表の続きを載せる。
表 1.3: 使用する略語の一覧表
光学素子　 BD Balanced detector
　　　　　 BS Beam Spliter
EOC Electro-optic crystal
EOM Electro-optic modulator
NLC Nonlinear optic crystal
OPM off-axis parabolic mirror
PEM Photoelastic modulator
QWP Quarter wave plate
WP Wollaston prism
その他　　 THz Terahertz

























図 2.1: 本論文の 2章の構成。
第 2 章 2.2テラヘルツ時間領域分光法の測定系
図 2.2: テラヘルツ時間領域分光法の測定系概略図。近赤外の超短パルスレーザーからテラヘルツ波 (図
中では緑色で表示)を発生させ、最後にテラヘルツ波を近赤外光に戻して受光器で検出する測定系であ
る。遅延ステージを操作することでテラヘルツ波の電場波形をなぞることができる。BS: Beam Spliter,
NLC: Nonlinear optics crystal, OPM:Optical parabolic mirror, Si: Silicon plate, QWP: Quarter





(Nonlinear optics crystal: NLC)に入射される。この時、ポンプ光のごく一部の光が近赤外光からテ
ラヘルツ波へと変換される。この変換方法を光整流法といい、詳しくは次節の第 2.3節で説明する。図
2.2ではテラヘルツ波は緑色で示した。発生したテラヘルツ波は球面波として広がっていくので 1つ目
の軸外し放物面鏡 (off-axis parabolic mirror: OPM)を用いて平面波にする。テラヘルツ波に変換され
なかったポンプ光は高抵抗シリコン板 (Si)によって遮断する。テラヘルツ波は高抵抗シリコン板を透
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(3)の第 1の exp項が包絡線、第 2の exp項がキャリアである。図 2.3に超短パルスレーザー光のパル
ス波形を示す。PNLには超短パルスレーザー光のキャリアが作る分極と包絡線が作る分極が含まれる。
キャリアが作る分極はテラヘルツ波の周期と比べて非常に速く振動する為、テラヘルツ発生には寄与










使用した EO検出法 (バランス検出) [35]のみ使用する為、本節でも同手法についてのみ言及する。図
2.4にバランス検出の測定系概略図を示す。バランス検出では直線偏光のプローブ光はまず EO結晶、
Quarter wave plate(QWP)を透過する。その後、プローブ光の電場のX成分 (EX)とY成分 (EY )は
Wollaston Prism(WP)という光学素子によって空間的に分離される。2つの電場成分 (EX と EY )は
別々のフォトディテクタで検出され、その電場強度の差 (バランス検出信号)S = |EY |2 − |EX |2が検
出される。図 2.4(a)に示した通り、テラヘルツ電場が EO結晶に照射されていない時、直線偏光のプ
21
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図 2.4: バランス検出の測定系概略図。(a)テラヘルツ電場がない場合 (b)テラヘルツ電場がある場合。
(a)の場合はバランス検出信号 S = |EY |2 − |EX |2が 0になり、(b)の場合は Sがテラヘルツ電場の振
幅に比例するように設計された測定系である。EO: Electro-optic crystal QWP: Quarter wave plate
WP: Wollaston Prismを表す。EO, QWPのカッコ内の数字は複屈折の遅軸とX軸のなす角度を表す。
赤線・赤い楕円はプローブ光の偏光状態を表す。
ローブ光は偏光状態を維持したまま EO結晶を透過する。その後、直線偏光のプローブ光はQWPに
よって円偏光になる。最後に円偏光電場の X, Y成分の電場強度の差分が検出される。この時 S = 0
である。
一方で、テラヘルツ電場が EO結晶に照射されている時は一般に S ̸= 0となることを以下で説明す
る。まずテラヘルツ電場が EO結晶に照射されたことで EO結晶は複屈折を持つようになる。この現
象を EO効果またはポッケルス効果という。その為、図 2.4(b)に示した通り EO結晶透過後のプロー
ブ光は僅かに楕円偏光になる。この楕円偏光がQWPに入射すると、透過後の偏光状態は円偏光にな
らず、楕円偏光となる。その為、|EY | ̸= |EX |となり、WP透過後のプローブ光をバランス検出する
と S ̸= 0となる。後ほど数式を用いて説明するが Sはテラヘルツ電場ベクトルの大きさETHzとテラ
ヘルツ電場ベクトルの向き (角度 γ)によって記述することができるので、バランス検出信号 Sから電
場ベクトルの大きさと向きに関する情報を得ることができる。
それでは次節以降では実際にバランス検出信号 S を計算する。まず 2.4.1節ではバランス検出法で
使用する偏光子・複屈折板などの偏光素子の働き、及びプローブ光の偏光状態の変化を記述する上で
便利なジョーンズベクトル及びジョーンズ行列について説明をする。2.4.2節ではジョーンズベクトル
及びジョーンズ行列を用いてバランス検出信号 S を求める。そして 2.4.3節ではバランス検出信号 S




をする。ジョーンズ行列は、R. C. Jonesによる 1941年 [36]以降の一連の論文によって提案された偏
光状態の記述方法である。
まず、座標系 (X,Y, Z)系にて (X,Y )方向に振動し+Z 方向に伝搬する波数 k、角周波数 ωの単色
22
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図 2.5: ジョーンズベクトルとそれに対応する偏光状態
光の電場波形E(Z, t)を考える。この時、光の電場のX成分と Y成分は以下のように記述できる。
E(Z, t) = E0
(
EX exp(ikZ − iωt+ iφX)
EY exp(ikZ − iωt+ iφY )
)
(4)
ここでE0は電場振幅を、そして φX、φY はそれぞれX, Y方向の初期位相を表す。EX、EY はEX2+
EY
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となる。ここで X成分 1 − iの位相は −pi
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第 2 章 2.4電気光学結晶を用いた電場ベクトル測定方法
検出器で検出される信号 Sは S ∝ |EY |2 − |EX |2であるので、式 (12)を用いて、バランス検出信号 S
を計算すると、最終結果は以下のように記述できる。








一般にC ≪ 1が成立するので sinC ≈ Cとおける。電場ベクトルの向きを求めるには始めに基準とな
る軸を定義する必要があり、本論文では図 2.6に示すように直線偏光のプローブ光の偏光方向である
X軸 (Xˆ)を基準軸と定める。テラヘルツ電場ベクトルと基準軸のなす角度を γとし、式 (13)中に含ま
れる角度 αとテラヘルツ電場ベクトルとプローブ光のなす角度 γの関係を求める必要がある。本研究
では (110)面が切り出された zinc-blende型の EO結晶を主に使用するので、ここではその結晶を使用
した時の結果のみを示す [18, 37]。
cos(2α− 2ϕ) = − sin(ϕ− γ)√
1 + 3 cos2(ϕ− γ) (15)
sin(2α− 2ϕ) = 2 cos(ϕ− γ)√
1 + 3 cos2(ϕ− γ) (16)
∆n ∝ ETHz
√
1 + 3 cos2(ϕ− γ) (17)
式 (15)、(16)の左辺には角度 αが含まれており、右辺には角度 γが含まれており、2つの角度の関係
を表す式となっている。また式 (16)は屈折率の差∆nとテラヘルツ電場の大きさETHzに比例関係が
ある事を示す式である。なお、他の結晶面を使用した時の記述は文献 [38]などに詳しい。これより式
(15)∼(17)を用いて式 (13)を変形すればバランス検出信号 Sを以下に示すようにETHzと γで記述す
ることができる。
S ∝ C sin(2α) ∝ ETHz
(
cos(ϕ+ γ) + 3 cos(3ϕ− γ)) (18)
式 (18)はEO結晶を回転させるとテラヘルツ電場ベクトルを測定できる事を示している。EO結晶を回転






結晶を機械式の中空モーターに貼り付け回転させる。すると式 (18)中の角度 ϕは ϕ(T ) = ωEOT +ϕ0
となる。ここで ωEOはモーターの回転角周波数、ϕ0は時刻 T = 0での ϕを表す。この時、バランス
検出信号 Sは以下のように T の関数になる。
S(T ) ∝ ETHz
(




第 2 章 2.4電気光学結晶を用いた電場ベクトル測定方法
図 2.6: EO結晶の結晶軸 [1¯10]e(黄色)、テラヘルツ電場ベクトル (緑色)、プローブ光の電場ベクトル
(赤色)、実験座標系の関係。角度 ϕ、γの定義を示す。EO結晶を回転させると角度 ϕだけが変化し、
式 (18)で表現したバランス検出信号を変調することができる。
次に S(T )からテラヘルツ電場の振幅 (ETHz)、EO結晶の初期角度 (ϕ0)とテラヘルツ波の偏光方向 (γ)
























S(T ) sin(3ωEOT )dT (20)
計算を進めると ξiは以下のようになる。
ξ1 ∝ ETHz cos(γ + ϕ0)
ξ2 ∝ −ETHz sin(γ + ϕ0)
ξ3 ∝ ETHz cos(γ − 3ϕ0)
ξ4 ∝ ETHz sin(γ − 3ϕ0) (21)
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図 2.7: 楕円偏光電場の軌跡を表す 2つの偏光パラメーター。楕円率角 θは長軸方向の電場振幅 (A)と







(A)と短軸方向の電場 (B)の比、基準軸 (Xˆ)と長軸のなす角度 (Ψ)を用いて一意に表現することがで
きる。楕円率角 θを tan θ ≡ B/Aと定義し、旋光角を角度 Ψと定義する。楕円率角 θと旋光角 Ψを
用いれば楕円偏光の軌跡を一意に表現することができる。定義から分かるように楕円率角 θが 0の時






















それでは、次にストークスパラメーター (s1, s2, s3)の説明を行う。楕円率角 θと旋光角Ψを用いて
27
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図 2.8: ストークスパラメーター (s1, s2, s3)を s1, s2, s3を軸とした半径 1の球面上にプロットした
図。この球をポアンカレ球という。
ストークスパラメーターは以下のように記述される [44]。
s1 = cos(2θ) cos(2Ψ) (24)
s2 = cos(2θ) sin(2Ψ) (25)
s3 = sin(2θ) (26)
ストークスパラメーターの特徴は s21 + s22 + s23 = 1を満たす為、全ての偏光状態を s1, s2, s3を軸とし
た半径 1の球面上にプロットすることができる点である。この球のことをポアンカレ球という。図 2.8
にポアンカレ球を示す。直線偏光は s21 + s22 = 1, s3 = 0を満たす為、ポアンカレ球上では赤道上に表





図 2.9では、複屈折板として『遅軸が X軸から −45◦ 傾いた QWP』を考える。つまり α = −pi/4、
C = pi/2の場合である。
複屈折板透過前をX方向に偏波した直線偏光とする。この偏光状態は図 2.9に示したポアンカレ球
上の P1にプロットされる。QWP透過後、偏光状態は円偏光となり、透過後の偏光状態は点 P3(0, 0,
1)にプロットされる。QWP透過による偏光状態の変化は、点 P1から点 P3への移動に対応する。こ
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図 2.9: ポアンカレ球上では点 P1にいる直線偏光が QWPを透過してポアンカレ球上では点 P3にい
る円偏光になったことを示す図。点 P1から点 P3への移動は直線 P2O回りの回転によって表現するこ
とができる。点 P2の位置は複屈折板 (QWP)の遅軸の向き (角度 α)によって決まり、直線 P2O回り
の回転角度は遅軸と速軸の位相差 C によって決まる。
2.5 先行研究に於ける波形歪み効果の取り扱い方


















の向き (角度 γ)は位置 Zに依らず常に一定であり、遅軸・速軸の向き (角度 α)は一定になる。よって
位相不整合下では EO結晶に生じた複屈折の位相差Cがどのように記述できるかが重要になる。ここ
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完全に位相整合が成立する場合の式である式 (14)と比べて、式 (27)では、位相不整合の効果によって
プローブ光と時間的に重なるETHzが伝搬方向に沿って変化し、その結果、∆nが伝搬方向に沿って変
化していることを表している。式 (27)の第 2式への変換では、式 (17)より∆nがテラヘルツ電場ベク
トルの大きさ ETHzに比例する点を用いた。テラヘルツ波が直線偏光の場合、角度 α、角度 γが常に
一定の為、式 (18)よりバランス検出信号 Sは S ∝ C であり、結果として以下のようになる。












1996年、Nahataらは EO検出法に使用する EO結晶のコヒーレンス長 lcを定義した [27]。コヒー
レンス長とは元々、和周波・差周波発生に於いて角周波数 ω1, ω2の入射光から角周波数 ω3(=ω2±ω1)
の光を作る際に発生効率が最大になる非線形光学結晶の厚さ lc として定義される。角周波数 ω1, ω2,
ω3の波数をそれぞれ kR1 (ω1)、kR2 (ω2)、kR3 (ω3)と定義し、∆k = k(ω3)− k(ω2)∓ k(ω1)とおく。この
時、和周波・差周波発生のコヒーレンス長 lcは lc ≡ pi/∆kと定義できる。EO検出に於いてもテラヘ
ルツ電場の検出効率が最大になる EO結晶の厚さを lcと定義しており、以下のように定義される。
lc ≡ pic
Ω|ng − n(Ω)| (29)
検出効率の周波数依存性




それぞれ c/ng、c/n(Ω)の速さで厚さ lの EO結晶内を伝搬する。この時、EO結晶の表面 (Z = 0)で
プローブ光と重なるテラヘルツ電場の位相を φ(Ω)とし、EO結晶の裏面 (Z = l)でプローブ光と重な
るテラヘルツ電場の位相を Ωδ(t) + φ(Ω)とする。すると δ(t)は以下のように記述することができる。






















波の損失 t(Ω) = 2/[(n(Ω) + 1]を掛けたものになる。
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プローブパルスのパルス幅
1998年に Bakkerらはプローブ光として用いる超短パルスレーザー光のパルス幅を考慮できるモデ








dZ Iopt(Z, t− τ) · E(Z, t) (32)
ここで τ は遅延ステージによる遅延時間、Iopt(Z, t− τ)は以下のように定義されるガウシアン型のプ
ローブ光パルスである。










単色波と近似していたので式 (32)に Iopt ∝ δ(t− τ − Z/vg)、E(Z, t) ∝ exp(iΩt− ik(Ω)Z)を代入す























E(ω) = E2(ω) +E3(ω) +E4(ω) (34)
一般に E3(ω)、E4(ω)の電場ベクトルの向きと位相は E2(ω)とは異なる。つまり E(ω)は一般に楕円
偏光となる。次に図 2.4で示したバランス検出を行うことを考え、バランス検出信号 Sを定式化する。
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この時、プローブ電場振幅の 2乗 |E2(ω)|2の項はバランス検出法では検出されない。また和周波・差
















テラヘルツ波の光路に設置しない時、設置した時の S をそれぞれ SRef、SSampleとすると、それらは
以下のように記述できる。
SRef(Ω) ∝ f(Ω)A(Ω) (37)
SSample(Ω) ∝ h(Ω)f(Ω)A(Ω) (38)



























eff (ω0; Ω, ω0 − Ω)×A(Ω) exp (ik1(Ω)Z − iΩt+ iφ1(Ω)) dΩ (40)
式 (39)は Bakkerらが示した 2重積分の式に相当し、2つの描像が等価になることを示した。
しかし、2006年に Jamisonらが指摘 [31]している通りGallotとGrischkowskyの理論構築 [29]に
は多くの誤りがある。例えば、Ωの周波数範囲を−∞から+∞に設定しているのにも関らず、角周波
数 Ωのテラヘルツ電場と角周波数 ω2のプローブ光電場の間で和周波発生 (ω3 = ω2 + Ω)と差周波発
生 (ω4 = ω2 −Ω)を別々に記述していることが挙げられる。ω3 = ω2 +Ωの関係に於いて ω2 > 0かつ





第 2 章 2.6周波数混合描像による測定結果解釈の必要性
図 2.10: (a)EO結晶内部で起こる和周波・差周波発生によって変化したプローブ光スペクトル形状の
イメージ図。図中では和周波発生 (sum frequency generation: SFG)のみを図示している。薄い赤い
色の網掛け部分はプローブ光と和周波数発生 (SFG)で共通のスペクトル部分を示しており、この網掛







































































と時間的に重なる電場ベクトルの向き γ(Z, t)が位置Zと時間 tの関数になる。すると複屈折の遅軸の
向き (角度 α(Z, t))も位置 Z と時間 tの関数になる。この時、バランス検出信号は位置 Z と時間 tに
てパルス電場がどちらを向いているかで表現され、周波数分解することができない。
このように位相不整合下での楕円偏光の電場ベクトル波形測定を EO効果による複屈折モデルで考
察するには限界がある。そこで 3, 4, 5章ではGallotとGrischkowskyが示した周波数混合描像を楕円
34































K. Oguchi et al., J. Opt. Soc. Am. B 12, pp 3170-3180 (2014).
3.2 基礎方程式の導入





∇ ·D = ρ (41)








では EO結晶内部の伝搬を考えるので、ρ = 0、J = 0であるとする。また、非線形光学効果により和









第 3 章 3.2基礎方程式の導入
図 3.1: 式 (45)で表現される和周波・差周波数発生過程を示した図。青矢印とは逆向きに和周波・差
周波数電場から非線形分極や角周波数 Ω、ω2の 2つの光が発生する過程は発生効率が非常に低い為、
無視する (詳細は『付録 A』参照)。





























分とプローブ光電場の角周波数 ω2成分から角周波数 ω3(ω3 = Ω+ω2)の非線形分極ができる過程のみ









P3i(Z, ω3) = 2ε0dijk(ω3;ω2,Ω)E1j(Z,Ω)E2k(Z, ω2) (48)
ここで (i, j, k)は 3次元空間の方向を表す。dijk(ω3;ω2,Ω)は角周波数 Ωの電場 E1(Z,Ω)と角周波数
ω2の電場E2(Z, ω2)から角周波数 ω3の非線形分極P3(Z, ω3)が発生する時の非線形光学テンソルを表
す。式 (48)はアインシュタインの規約を用いているのでこれを行列で表現すると以下のようになる。
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図 3.2: 結晶座標系 (xˆ ‖ [100], yˆ ‖ [010], zˆ ‖ [001])と実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)の関係。直線偏光のプロー





d111 d122 d133 d114 d125 d136d211 d222 d233 d214 d225 d236







E1y(Z,Ω)E2z(Z, ω2) + E1z(Z,Ω)E2y(Z, ω2)
E1z(Z,Ω)E2x(Z, ω2) + E1x(Z,Ω)E2z(Z, ω2)
E1x(Z,Ω)E2y(Z, ω2) + E1y(Z,Ω)E2x(Z, ω2)

(49)
dijkは周波数の関数だが変数をつけると表現が煩雑になるので省略した。ここで x, y, zは非線形光学
結晶の結晶軸に沿った座標系である (xˆ ‖ [100], yˆ ‖ [010], zˆ ‖ [001])。結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で式 (49)を
解けば、18個ある非線形光学テンソルの内、過半数以上の成分が 0になり、また非 0の成分の多くが
同じ値になるので計算が楽になる。例えば本章で使用する点群 4¯3mの結晶では、d114 = d225 = d336
が成立し、それ以外のテンソル成分の値は 0になる。これを行列で表すと以下のようになる。0 0 0 d 0 00 0 0 0 d 0
0 0 0 0 0 d
 (50)






(xˆ ‖ [100], yˆ ‖ [010], zˆ ‖ [001])を使用する。前節で説明した通り、この座標系は非線形分極を計算する
時に使用する。本章では (110)面で切り出された EO結晶を使用する為、プローブ光やテラヘルツ波
の電場ベクトルは EO結晶の (110)面内に存在する。これらの電場ベクトルを表現する為に、実験座
標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)を使用する。直線偏光のプローブ光の電場ベクトルの向きを Xˆとし、伝搬方向を Zˆと
38











図 3.3: 楕円偏光テラヘルツ電場ベクトル波形E1(Z, t)の角周波数Ω成分の電場軌跡。Reprinted with
permission from ref [53], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 31, 3170-3180 (2014))





















楕円偏光テラヘルツ電場を表現する為には座標系 (uˆ(Ω), vˆ(Ω), wˆ)を使用する。図 3.3に示すように uˆ(Ω)
は楕円偏光の長軸の向きを、vˆ(Ω)は短軸の向きを表す。uˆ(Ω)と Xˆのなす角度をΨ(Ω)とすると、2つ
の座標系の関係は以下のようになる。
uˆ(Ω) = Xˆ · cosΨ(Ω) + Yˆ · sinΨ(Ω)
vˆ(Ω) = −Xˆ · sinΨ(Ω) + Yˆ · cosΨ(Ω)
wˆ = Zˆ (52)
ここで楕円偏光の形状はテラヘルツ波の周波数に依存する為 uˆ(Ω), vˆ(Ω)はΩの関数となっている。伝
搬方向 wˆは周波数に依存しない為、周波数の関数ではない。











1 (Ω)Z − Ωt+ φ1(Ω)) exp(−β1(Ω)Z) · uˆ(Ω)





1 (Ω)はそれぞれ楕円偏光の長軸、短軸方向の電場振幅を表す。φ1(Ω)は位置 Z = 0、
時刻 t = 0での電場の位相を表す。kR1 は波数、β は吸収係数である。ここで電場波形を表現する際、
cos、sin表記より exp表記の方が計算が簡便になることが多い。そこで本章でも exp表記を採用する。
exp表記の電場の解釈としては暗黙の内に実数部 (i.e. Re[ ])を取る場合があるが、本章では以下のよ
39
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うに負の周波数成分を導入し、物理量である電場が実数になるようにする。









1 (Ω)Z − iΩt+ iφ1(Ω)) exp(−β1(Ω)Z) · uˆ(Ω)
−iB′′1 (Ω) exp(ikR1 (Ω)Z − iΩt+ iφ1(Ω)) exp(−β1(Ω)Z) · vˆ(Ω)
)
dΩ (54)








1 (Ω) = −B
′′
1 (−Ω)
kR1 (Ω) = −kR1 (−Ω) β1(Ω) = β1(−Ω)
φ1(Ω) = −φ1(−Ω) (55)























2 (ω2)Z − iω2t+ iφ2(ω2)) exp(−β2(ω2)Z) · Xˆ
)
dω2 (56)






2(−ω2) kR2 (ω2) = −kR2 (−ω2)




1 (Ω) + β1(Ω)
k2(ω2) = k
R
















1 (Ω) exp(ik1(Ω)Z + iφ1(Ω))







2(ω2) exp(ik2(ω2)Z + iφ2(ω2)) (58)
また式 (49)に示したように非線形分極P3(Z, ω3)の計算は結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で行う。その為、結晶
座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)での E1(Z, t)、E2(Z, t)を計算する必要がある。式 (51)、(52)に示した座標間の関係




























































E2x(Z, ω2)xˆ+ E2y(Z, ω2)yˆ + E2z(Z, ω2)zˆ
]
· exp(−iω2t)dω2 (60)




Q(α) = R(−α) ·
exp(−i · sign(ω3)pi4 ) 0















P3x(Z, ω3)xˆ+ P3y(Z, ω3)yˆ + P3z(Z, ω3)zˆ
]
exp (−iω3t) dω3 (62)
閃亜鉛結晶 (zinc-blende)型の結晶を使用する場合、式 (49)より P3i (i = x, y, or z)は以下のように記
述できる。





E1j(Z,Ω)E2k(Z, ω2) + E1j(Z,Ω)E2k(Z, ω2)
)
dΩ (63)
ここで (i, j, k) = (x, y, z), (y, z, x), or(z, x, y)である。次は結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で得られたP3(Z, t)を






P3X(Z, ω3)Xˆ + P3Y (Z, ω3)Yˆ
]
exp (−iω3t) dω3 (64)






3I(Ω, ω3 − Ω) exp
[
i(k1(Ω) + k2(ω3 − Ω))Z
]
dΩ (65)
更にここで式 (65)中の P ′3I(Ω, ω3 − Ω) [I = X or Y ]は以下のように記述できる。
P
′























cos(Ψ(Ω)− 3ϕ) + 1
4
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P
′





































3X(ω3) · Xˆ + E
′























ik3(ω3)Z − iω3t+ iφ3(ω3)
)
dω3 (68)
ここで k3(ω3) ≡ kR3 (ω3) + iβ3(ω3)、φ3(ω3) はそれぞれ複素波数、位相である。また式 (68) より





)、及び E′3I(ω3) = 12E′′3I(ω3) exp(iφ(ω3)) [I = X or Y ] が成
立する。
式 (63)を式 (47)に代入し、Z = 0から Z = lまで積分して Z = lでの電場 E3I(Z = l, ω3) [I = X
or Y ]を求めると以下のようになる。







exp(i∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3)l)− 1
i∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3) · P
′
3I(Ω, ω3 − Ω)dΩ
(69)
ここで式 (69)に含まれる∆k(Ω, ω3 −Ω, ω3)は以下のように定義され、位相不整合の大きさを表す。




の中に和周波・差周波発生電場の両方を含めた。E3I(l, ω3)には [−∞ ∞]のΩの積分が含まれており、




し信号検出を行う (図 2.2参照)。よって本節でも、第 2章で示した先行研究の手順に従ってバランス
検出信号を導出する。まず厚さ lの EO結晶透過後の近赤外光の角周波数 ω3成分のジョーンズベクト
ルは以下のように記述することができる。(
E2X(l, ω3) + E3X(l, ω3)














E2X(l, ω3) + E3X(l, ω3)






































− i · sign(ω3)
(










− i · sign(ω3)E∗2X(l, ω3)E3Y (l, ω3)dω3 (73)
ここで和周波・差周波発生電場の振幅はプローブ光の電場振幅に比べて十分に小さい為E3X(l, ω3)と




































exp(i∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3)l)− 1
i∆k(Ω, ω3 − Ω, ω3) dω3 (75)
f(Ω)は f(−Ω) = f∗(Ω)を満し、その為、バランス検出信号 Sは実数である。GallotとGrischkowsky
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3.5 位相不整合の効果を考慮した電気光学結晶法による偏光測定




晶の結晶軸の向きを表す角度 ϕは ϕ(T ) = ωEOT +ϕ0と記述することができる。この時、式 (76)で示
した S(τ)は T の関数となるので、以下では S(τ)を S(τ, T )と以下のように記述する。










cos(Ψ(Ω)− 3(ωEOT + ϕ0)) + 1
2







sin(Ψ(Ω)− 3(ωEOT + ϕ0)) + 1
2
sin(Ψ(Ω) + (ωEOT + ϕ0))
}]
exp(−iΩτ)dΩ (77)
次は回転EO結晶法の解析方法に沿って式 (20)で示した通り、ξi(i = 1− 4)を求める。S(τ, T )が τ の



































1(Ω) cos(Ψ(Ω) + ϕ0) + iB
′





−A′1(Ω) sin(Ψ(Ω) + ϕ0) + iB
′





















式 (83)∼(86)に示した ξi(Ω)は式 (21)と同様に ξ1(τ)は Xˆからϕ0だけ傾いた軸の電場成分を、−ξ2(τ)
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図 3.5: 実験検証で使用する測定系の概略図 [54]。楕円偏光のテラヘルツ電場ベクトル波形を作る為に
pos Bの位置にWG偏光子、Tydex社の石英複屈折板を設置している。pos Cに (110)面で切り出され
た 3つの EO結晶 (ZnTe 1 mm、ZnTe 2 mm、GaP 0.4 mm)の内、1つを設置して電場ベクトル波形
を計測する。1つの測定が終了したらEO結晶を入れ変えて同じ測定を 3回行う。BS: a beam splitter,
GT: a Glan-Thompson prism, OPM: an off-axis parabolic mirror, L: a lens, QWP: a quarter-wave
plate, WP: a Wollaston prism. Reprinted with permission from ref [54], [OSA publishing]. (J. Opt.































を通過したポンプ光は厚さ 1 mmの ZnTe結晶に入射されテラヘルツ波に周波数変換される。本測定






異なる可能性がある。そこで本測定では 3つの結晶の中心位置を合わせた。ZnTe 1 mmを使用した
時の EO結晶の位置を基準として、ZnTe 2 mmを使用する際は結晶を 0.5 mmだけ後退させ、GaP
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図 3.6: 回転 EO結晶法測定のタイミングチャート。コム (comb)1本 1本がA/D変換によってパソコ
ン上に収録されるバランス検出信号 S(τ)を表している。EO結晶 1周分 (角度 ϕが 0 ∼ 2piだけ変化
する間)を 125等分して測定を行う。ϕ(N)は N 番目の測定時における EO結晶の角度を表す。ON,





回転 EO結晶法測定のタイミングチャートを図 3.6に示す。図 3.6のコム (comb)1本 1本がA/D変
換によってパソコン上に収録されるバランス検出信号 S(τ)を表している。図 3.6の ON, OFFは光
学チョッパーによるテラヘルツ電場の ON, OFFを表している。4つの変調周波数だが、まず一番遅
いトリガー周波数を f とする (f =40 Hz)と、回転モーターの回転周波数はその 2倍の 2f となって
いる。つまり 1サイクルの測定中に EO結晶は 2回転する。図 3.6の 1st、2nd Rotationはそれぞれ
EO結晶の 1、２周目を表す。チョッパーの変調周波数は 125f であり、EO結晶が 1周回転する間にテ
ラヘルツ電場のON/OFFが 125回切り替わる。A/D変換の周波数は 4000f であり、チョッパーの変
調周波数の 32倍である。よってチョッパーがON(OFF)の間に収録されるバランス検出信号 S(τ)は
16(= 4000f/125f × 2)個ある。
EO結晶が 1回転する間に ON/OFFが 125回切り替わるので、EO結晶の角度 ϕを ϕ(N) = 2pi ×





設計は文献 [56]と同様である。ただ本研究では文献 [56]と比べて全ての変調周波数を 5
3
倍にしてい
る。チョッパーの変調周波数を 5 kHzに設定した時に一番 S/N比が高かった為、上記の変調周波数の
組み合わせを使用した。次節では実験結果について説明する。
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電場振幅に相当する。Reprinted with permission from ref [53], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am.
B 31, 3170-3180 (2014))
3.7.3 実験結果
本実験検証では 3種類のEO結晶 (ZnTe 1 mm、ZnTe 2 mm、GaP 0.4 mm)を使用して楕円偏光テラ
ヘルツ電場の時間波形を測定した。前節で説明した通り、使用するEO結晶以外の測定条件は全て一緒
である。3種類のEO結晶を使用して、回転EO結晶法により式 (19)に示したバランス検出信号S(τ, T )






2(Ω) = |f(Ω)E1X(Ω)+ f(Ω)E1Y (Ω)|
の関係が成立するので、これが電場ベクトル波形のスペクトルに対応する。
図 3.7に楕円偏光テラヘルツ電場ベクトル波形のスペクトルを示す。図 3.7(a)-(c)の全てのスペクト
ルにて 1.7 THz付近にディップが見られる。これは水蒸気による吸収である [55]。測定系全体を囲っ
て乾燥空気を流しているが、完全に水蒸気を排除できなかった為、残留する水蒸気の吸収が見えてい
る。図 3.7(a), (b)の ZnTeを使用して測定されたスペクトルでは 2.3 THz付近から急激にスペクトル
強度が低下している。一方、図 3.7(c)の GaPを使用して測定されたスペクトルでは 2.3 THz付近で
のスペクトル強度の低下がなだらかになっている。これは GaP結晶の方が 2-3 THzの周波数域にて
位相整合が取れる為である [28]。
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また 3種類のEO結晶を使用して測定された楕円偏光テラヘルツ電場ベクトル波形の楕円率角 (θ(Ω))
及び旋光角 (Ψ(Ω))のスペクトルをそれぞれ図 3.8、図 3.9に示す。


















図 3.8: 3種類のEO結晶 (ZnTe 1 mm、ZnTe 2 mm、GaP 0.4 mm)を使用して測定された楕円偏光テ
ラヘルツ電場ベクトル波形の楕円率角 θ(Ω)スペクトル [53]。使用した複屈折板は 0.6 THz近傍で 1/4
波長板として機能するように厚さが最適化されており、0.6 THz近傍では設計通り円偏光 (θ = pi/4)に
近い偏光状態になっていることが分かる。Reprinted with permission from ref [53], [OSA publishing].
(J. Opt. Soc. Am. B 31, 3170-3180 (2014))


















図 3.9: 3種類の EO結晶 (ZnTe 1 mm、ZnTe 2 mm、GaP 0.4 mm)を使用して測定された楕円偏
光テラヘルツ電場ベクトル波形の楕円率角 Ψ(Ω)スペクトル [53]。Reprinted with permission from
ref [53], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 31, 3170-3180 (2014))
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0.7-2.5 THzの周波数域では 3つの楕円率角 (θ(Ω))、旋光角 (Ψ(Ω))のスペクトルがよい一致を示し
た。0.7-2.5 THzの外では 3つのスペクトルに小さい不一致が見られた。これは 0.7-2.5 THzの外では
スペクトル強度が弱い (図 3.7参照)為、測定精度があまり高くなく、小さい不一致が見られたと考え
られる。楕円率角 θ(Ω)及び旋光角Ψ(Ω)スペクトルの実験結果については以下のように考察すること
ができる。まず、使用した複屈折板は 0.6 THzでQWPとして機能するように厚さ dが最適化された
複屈折板である。複屈折板の遅軸と速軸間の位相差Cは遅軸と速軸の屈折率差∆nが周波数に依らな





式 (89)より、Ωが 2倍になれば、つまり周波数が二倍 (1.2 THz)になれば、1/2波長板として機能す
ることが予想される。同様に 1.8 THzでは 3/4波長板として、2.4 THzでは 1波長板として機能する
ことが予想される。実際に図 3.8にて、0.6 THz、1.2 THz、1.8 THz、2.4 THzでの楕円率角 θ(Ω)は、



















向き (角度 α)が等しく、複屈折板の位相差 C だけが周波数ごとに異なることを示している (図 2.9参
照)。また複屈折板透過前のテラヘルツ波は全て直線偏光である為、周波数に依らず赤道上の点 Qに
いる。点Qからの距離は周波数に比例して増加しているので複屈折板の位相差Cは周波数に比例して
いる事が分かる (図中の 0.5, 1.0, 1.5, 2.0 THzの位置に注目)。
次に複屈折板の遅軸と基準軸 (Xˆ)の角度 (α)、複屈折板透過前のテラヘルツ電場ベクトルと基準軸
(Xˆ)の角度 (Ψ0)について調べたいと思う。まずフィッティングから求めた円の中心O′と原点Oを結
ぶ直線O′Oを延長する。ポアンカレ球の球面と直線O′Oの交点を点 P とする。直線 POの回りを反
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図 3.10: 複屈折板透過後の各周波数成分の偏光状態をポアンカレ球上に示した結果 [53]。Reprinted
with permission from ref [53], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 31, 3170-3180 (2014))
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構築した理論によれば、EO結晶内の位相不整合や吸収の効果などは各周波数成分の偏光状態を計測
する上ではキャンセルされ、どんな閃亜鉛結晶型の EO結晶を使用しても偏光分光ができるという事

















































図 4.1: 位置 Z と時間 tでの角周波数 Ωの楕円偏光の電場の振幅 ETHz(Z,Ω, t)、偏光方向 γ(Z,Ω, t)





























































2 = 1, x = A
′′
cos(γ −Ψ), y = B′′ sin(γ −Ψ)
)
を用いれば得られる。









Iopt(Z, t− τ)PEO(Z, t, ϕ)dt (92)
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ここで Iopt(Z, t− τ)はプローブ電場強度であり、式 (33)の通りである。PEO(Z, t, ϕ)は以下のように
記述できる。
PEO(Z, t, ϕ) ∝
∫ ∞
0
χ(2)(ω0; Ω, ω0 − Ω)
× ETHz(Z,Ω, t)
(
cos(ϕ+ γ(Z,Ω, t)) + 3 cos(3ϕ− γ(Z,Ω, t)))dΩ (93)
これは Bakkerらが導入した二重積分の式を楕円偏光の電場ベクトル波形を検出した場合に拡張した
式である。本節では式 (92)の導出手順を説明する。時刻 t、位置 Zの 2重積分で表現される式 (92)を





















g(ω3) · e−2β3(ω3)lA′∗2 (ω3)A
′
2(ω3 − Ω)·
d(ω3; Ω, ω3 − Ω)ei∆k(Ω,ω3−Ω,ω3)Z)dω3dZ (94)




で k2(ω) = k3(ω)が成立することを使用した。一般にTHz-TDS測定系で使用されている光源は中心波
長 800 nm(中心周波数 375 THz) ほどで、パルス幅は約 100 fsほどのフーリエ限界パルスである。こ
のフーリエ限界パルスをガウシアン型パルスと仮定すると、周波数領域での半値全幅 (Full width half
maximum) ∆ωは 1.665τ−1p となり [57]、∆ω ≈ 2pi × 2.65 THzである。これはプローブ光の中心角周
波数 ω0 = 2pi × 375 THz と比べて非常に小さいと言って良く (∆ω ≪ ω0)、ω3 ≈ ω0とおくことがで
きる。この時、以下の近似が成立する。
(1) g(ω3) ≈ g(ω0) [29],
(2) β3(ω3) ≈ β3(ω0),
(3) d(ω3; Ω, ω3 − Ω) ≈ d(ω0; Ω, ω0 − Ω).
(3)の近似を得るには以下のようにミラー則 [58]を使用する。まず、ミラー則を用いて dを 3つの χ
に分解する：d(ω3; Ω, ω3 − Ω) ∝ χ(ω3)χ(Ω)χ(ω3 − Ω)。ここで ω3 ≈ ω0 を用いて χ(ω3) ≈ χ(ω0)、











dω3 · g(ω3) · e−2β3(ω3)lA′∗2 (ω3)A
′


























(Ω, ϕ) = H
′′
R(Ω, ϕ) + iH
′′
I (Ω, ϕ), (96)
H
′′
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H
′′










省略形H ′′(Ω, ϕ)を用いると式 (95)で示した S(τ)は以下のように記述できる。





































































′−t′′ )だけである。これを積分すると ∫ +∞−∞ eiω3(t′−t′′ )dω3 = 2piδ(t′ − t′′)
を得る。δ(t′ − t′′)を用いて t′′ を消去すると式 (102)は以下のようになる。




















ここで t = τ + t′ と変数変換を行い、プローブ光の電場振幅の 2乗 (E2(Z, t− τ))2を式 (33)に示した
プローブ光電場の包絡線 Iopt(Z, t− τ)で近似する。すると式 (103)は以下のようになる。









dt · d(ω0; Ω, ω0 − Ω)H ′′(Ω, ϕ)
× eik1(Ω)Z−iΩt+iφ1(Ω)Iopt(Z, t− τ) (104)
ここで式 (90)、(91)に示した式を用いて、A′′1(Ω)、B
′′
1 (Ω)、Ψ(Ω)をETHz(Z,Ω, t)、γ(Z,Ω, t)に変換
する為には dΩの積分範囲を 0から+∞にしなければならない。そこで式 (104)の dΩの積分範囲を 0
から+∞に変更する。












d(ω0; Ω, ω0 − Ω)H ′′(Ω, ϕ)eik1(Ω)Z−iΩt+iφ1(Ω) + c.c.
]
Iopt(Z, t− τ) (105)
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ここで −Ω成分と +Ω成分は複素共役の関係にあるので、−Ω成分を c.c.で表現した。式 (105)の Ω
を含む部分を式 (90)、(91)を用いて以下のように変形する。
d(ω0; Ω, ω0 − Ω)H ′′(Ω, ϕ)eik1(Ω)Z−iΩt+iφ1(Ω) + c.c.
=d(ω0; Ω, ω0 − Ω)ETHz(Z,Ω, t)
(
cos(ϕ+ γ(Z,Ω, t)) + 3 cos(3ϕ− γ(Z,Ω, t))) (106)
式 (106)を式 (105)に代入すると以下のようになる。









dt · Iopt(Z, t− τ)
d(ω0; Ω, ω0 − Ω)ETHz(Z,Ω, t)
[
cos(ϕ+ γ(Z,Ω, t)) + 3 cos(3ϕ− γ(Z,Ω, t))
]
(107)






と一致するはずである。まず式 (93)の中身を見ると式 (18)のように cos(ϕ + γ)と cos(3ϕ − γ)の項
が含まれていることが分かる。違いは角周波数Ωに依存する位相不整合、吸収を考慮している為、式
(93)では角度 γが位置 Z、時間 tによって変化することである。その為、式 (92)、(93)に対して以下
の近似、位相整合が完全に満たされている (kR1 (Ω) −
Ω
vg
= 0)、吸収がない (β1(Ω) = 0)、プローブ光
がデルタ関数のようにパルス幅の非常に小さいパルス光である (τp → 0)、非線形光学定数が周波数に
依らない (χ(2)(ω0; Ω, ω0 − Ω) = const.)を適用すると式 (18)に示した複屈折描像から導出された結果
と一致する。
次に直線偏光のテラヘルツ電場波形を解釈した時の先行研究 [29]との比較について述べる。まず直
線偏光では短軸方向の電場振幅がB′′1 (Ω) = 0となる。また全ての周波数成分で電場ベクトルの向きが
揃っているので γ(Z,Ω, t) = const.となる。従って以下のような χ(2)eff を導入することができる。
χ
(2)
eff (ω0; Ω, ω0 − Ω) ≡ χ(2)(ω0; Ω, ω0 − Ω)
(
cos(ϕ+ γ) + 3 cos(3ϕ− γ)) (108)
更に式 (90)で示したETHz(Z,Ω, t)の定義は以下のように非常に簡単な式となる。




kR1 (Ω)Z − Ωt+ φ1(Ω)
)
exp(−β1(Ω)Z) (109)





は χ(2)eff を位置Z、時間 tの関数として記述しなければならない (i.e. χ
(2)
eff (Z, t))。これは第 1章の図 1.7
に示したようにプローブ光と時空間的に重なる電場ベクトルの向きが時々刻々と変化してしまうこと
と対応している。次節では時刻 t、位置 Z に関する積分を解き、ETHz(Z,Ω, t)と γ(Z,Ω, t)の解釈を
明らかにする。
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4.4 本章の理論構築の結論
本節では式 (92)、(93)で表現される時間領域の EO信号の時刻 t、位置 Z に関する積分を解くこと































ここで関数 F (Ω)は∆ω ≪ ω0が成立する際のテラヘルツ電場の検出効率を表す関数であり、以下のよ
うに記述できる。










































式 (110)より、位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
の振幅 ETHz(Z,Ω, t)と角度 γ(Z,Ω, t)に対応する電場
ベクトルが信号 S(τ)から得られることが分かった。これより第 1章にて、図 1.8、1.9を用いて説明し
た問題が解決した。以下、図 4.2を用いて詳しく説明する。
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図 4.2: EO検出法で測定されるテラヘルツ電場ベクトルについて。プローブ光の尖塔値が EO結晶の







式 (33)よりプローブ光の尖塔値は時間 t = τ に位置 Z = 0にいる。そして vg の速度で EO結晶内
部を伝播し、プローブ光の尖塔値は時間 t = τ + l
2vg





れるテラヘルツ電場ベクトルの向きは Z = l
2
での 15◦である、ということが分かった。





だったからZ = 0では電場ベクトルの向きは 0◦であろうということを求める必要がある。このZ = l
2
での角度と Z = 0での角度の関係は式 (1)から求めることができる。この補正を全ての周波数成分で
行うことによって、空気中を伝搬している時の波形を復元することができる。
なお、詳細は『付録 C』で説明するが、式 (110)以降では Z = l
2
の電場ベクトルが測定できると説












使用した。EO結晶として (110)面が切り出された厚さ 1 mmの ZnTe、厚さ 0.4 mmのGaP結晶を用
いた。この 2種類の EO結晶それぞれを使用して楕円偏光テラヘルツ波を測定し、得られた 2つの波
60




EO結晶を回転させて ϕ = 0, −pi/2とすれば、それぞれ電場ベクトル波形のX, Y成分を測定す



































II. 各周波数成分ごとの検出効率 F (Ω)の補正
まず位相不整合や吸収によるEO結晶ごとの異なる検出効率の補正を行う。検出効率 F (Ω)は周
波数に依存するので SX(τ), SY (τ)の各周波数成分 SX(Ω), SY (Ω)ごとに分解して補正を行う必
要がある。補正後、各周波数成分を足し合わせると以下のような位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
での波形を復元することができる。











式 (116)より位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
での電場ベクトル波形を得ることができた。この
位置と時間は結晶の厚さ l、結晶内部の群速度 vg に依存する。つまり EO結晶ごとに異なる位
置と時間での波形を測定していることになる。そこで、最後にこの波形から位置 Z = 0、時間
t = τ での波形での電場ベクトル波形を求める。位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
での位相と位置
Z = 0、時間 t = τ での位相の関係は以下のように記述できる。






を加えることで位置Z = 0、時間 t = τ での位相を求めることができる。
次に位置 Z = 0、時間 t = τ での振幅を求める。振幅の補正には EO結晶内を l/2だけ進む間の




















































図 4.3: 厚さ 1 mmの ZnTe、厚さ 0.4 mmの GaP結晶の (a)F (Ω)と (b)a(Ω)の周波数依存性 [54]。








なる (式 (111)、式 (113)参照)。実験検証では屈折率ng、n(Ω)と吸収係数β1(Ω)を測定した。|χ(2)|
は電気光学定数 r41に比例するので、r41の文献値、r41 = 4pm/V(ZnTe)、r41 = 1pm/V(GaP)






THz単色用の QWPを設置する (図 3.5の pos Bの位置)。EO結晶として厚さ 1 mmの ZnTe、
または厚さ 0.4 mmのGaP結晶を設置し (図 3.5の pos Cの位置)、回転 EO結晶法により楕円
偏光の電場ベクトル波形を測定する。測定終了後、EO結晶を入れ替え、同様に電場ベクトル波
形を測定する。
実験手順 I. で測定されたパラメーターを使用して求めた 2種類の EO結晶の F (Ω)、a(Ω)をそれぞ
れ図 4.3(a)、(b)に示す。次に SX(τ), SY (τ)の測定結果を図 4.4に示す。図 4.4を見ると、EO結晶を
変えただけで測定された楕円偏光テラヘルツ波の振幅、位相が大きく変わってしまうことが分かると思
う。図 4.4に示した 2つの電場ベクトル波形の違いについて F (Ω)と a(Ω)の違いから説明する。まず
電場振幅について説明する。GaPを用いて測定されたベクトル波形の振幅は ZnTeを用いて測定され
た波形の振幅と比べて 1/7ほどしかなかった。この振幅の違いは検出効率F (Ω)と吸収の 2つの効果に
よって説明できる。まず、GaPのF (Ω)はZnTeと比べて 1/10ほど小さい。次にEO結晶内部を l/2進
む間の吸収による減衰は ZnTe結晶の方がGaP結晶と比べて 1.5倍ほど大きい。よってF (Ω)と吸収の
2つの効果を加味すると、GaPを用いた時の電場振幅は、ZnTeを用いた時と比べて 1.5× 1/10 ≈ 1/7
ほどの大きさになる。
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図 4.4: 厚さ 1 mmの ZnTe、厚さ 0.4 mmのGaP結晶を使用して測定された楕円偏光テラヘルツ電場
波形 [54]。2つの波形を比較しやすくする為にGaPを使用して測定された波形は 7倍拡大している。




号によって説明することができる。ここでは電場強度が一番強い 2 THz付近の a(Ω)の符号から議
論を進める。2 THz付近の電場強度が一番強い為、この周波数帯での a(Ω)の挙動が波形全体に強い
影響を及ぼすからである (スペクトル情報は未掲載)。a(Ω)の符号を見ると ZnTeでは正の値を持つ。
一方でGaPの a(Ω)は負の値を持っていることが分かる。式 (113)より a(Ω)が正 (負)ということは





れたパラメーター F (Ω)と a(Ω)を用いて正確に解釈することができた。
最後に 2種類の EO結晶それぞれを使用して測定された楕円偏光電場ベクトル波形から復元された
空気中を伝搬する楕円偏光電場ベクトル波形を図 4.5に示す。図 4.5に示した波形では 0.3∼2.6 THz
の周波数範囲の電場成分のみを取り出して波形復元を行っていることを明記する。これは (111)ZnTe
結晶を用いて発生させたテラヘルツ波が 0.3∼2.6 THzの周波数範囲で測定・復元に十分な電場強度
を持つからである。復元前の波形 (図 4.4)と復元後の波形 (図 4.5)を比べると、波形復元によって位
相不整合や吸収などの効果が取り除かれて波形がよく一致していることが分かる。復元前の波形 (図





































図 4.5: 厚さ 1 mmのZnTe、厚さ 0.4 mmのGaP結晶それぞれを使用して測定された楕円偏光電場ベク
トル波形から復元された空気中を伝搬する楕円偏光電場ベクトル波形 [54]。Reprinted with permission
from ref [54], [OSA publishing]. (J. Opt. Soc. Am. B 33, 1946-1956 (2017))
図 4.6: 復元前 (点線)と復元後 (実線)の電場ベクトル波形の位相の比較。ZnTe(GaP)結晶を用いた時
の波形を青線 (赤線)で表示している。復元後の波形と比べて復元前の波形は、ZnTe(GaP)結晶を用







最後に復元後のX成分に含まれる振動波形 (0∼2 psと 4 ps以降の振動)について言及する。この振
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動波形は 2.5 THz付近のノイズ成分が増幅されたことによるノイズである。図 4.3(a)の F (Ω)を見る
と 2.5 THz付近から検出効率が大きく低下していることが分かる。つまり、この周波数帯では検出効


























第 3、4章では EO結晶として、(110)面で切り出された Zinc-blende型の点群 4¯3m群に属する結晶
(ZnTe、GaPなど)を使用した時の理論構築を行い、その実験検証を行った。そこで本章では対称性の
異なる EO結晶の例として、c− cut GaSe結晶、(111)面で切り出された ZnTe結晶、c− cut LiNbO3
結晶を使用して、第 3章の時と同様に偏光分光測定を行う。わざわざGaSe結晶、LiNbO3結晶という
別の結晶を用意して第 3章と同様の事を繰り返すのは、GaSe結晶が ZnTeやGaP結晶と比べて高周






















で説明するように導出手順も簡便である。まず、E3のY成分を求めるには非線形分極 P ′3Y (Ω, ω3−Ω)








ンソルを以下に示す。 0 0 0 0 0 dd −d 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0
 (119)
このようにGaSe結晶では 3つの成分のみが残り、その他は 0となる。次に点群 3mに属する LiNbO3
結晶の非線形光学テンソルを以下に示す。 0 0 0 0 d′ dd −d 0 d′ 0 0
d′′ d′′ d′′′ 0 0 0
 (120)
ここで d、d′、d′′、d′′′は全て異なる。このようにGaSe結晶と比べると非 0成分が多いことが分かる。
ただし c − cut LiNbO3 結晶を使用する場合、d′、d′′、d′′′ は和周波・差周波発生に寄与せず、dのみ
が寄与する為、式 (119)と式 (120)は全く同じテンソルになる。よってバランス検出信号も等しくな
る。ここで何故、d′、d′′、d′′′が和周波・差周波発生に寄与しないかについてを説明する。まず c− cut
GaSe結晶、c− cut LiNbO3結晶を使用した時の結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)と実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)の関係を
以下に示す。
Xˆ = xˆ cosϕ− yˆ sinϕ
Yˆ = xˆ sinϕ+ yˆ cosϕ
Zˆ = zˆ (121)





 0 0 0 0 d′ dd −d 0 d′ 0 0











このようにEz = 0より d′、d′′、d′′′は和周波・差周波発生に寄与しない。そして非線形分極も c− cut
GaSe結晶と等しくなる。



















3Y (Ω, ω3 −Ω)
のみ記述した。d(ω3,Ω, ω3 − Ω)はGaSe結晶を使用する場合は d = −d16とし、LiNbO3結晶を使用
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cos(ϕ+ γ) + 3 cos(3ϕ− γ)) (125)





S ∝ ETHz cos(3ϕ− γ) (126)
式 (126)の特徴は EO結晶 (角度 ϕ)を 120◦回転させても、バランス検出信号が不変なことである。こ
の対称性は 3つの EO結晶の結晶面の対称性に由来する。結晶構造を可視化するプログラム VESTA
[66](Visualization for Electronic and STructural Analysis)を用いて描画した ZnTe、GaSe、LiNbO3
結晶の結晶構造を、それぞれ図 5.1、5.2、5.3に示す。
それぞれの結晶構造は大きく異なるが図 5.1(b)、5.2(b)、5.3(b)を見ると原子の配置が全て六角形に
なっており 120◦の対称性があることが分かる。この結晶面の 120◦の対称性の為、EO信号にも 120◦
の対称性 (式 (126)参照)が現れたと思われる。
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図 5.1: (a)ZnTe結晶の結晶格子。Zn原子は緑色、Te原子は赤色の球体で表示している。(b)(111)面
方向から見た ZnTe結晶の様子。(a)の (0 0 0)と (1 1 1)にある原子が重ねる方向から見た図である。
六角形構造になっており、120◦の対称性がある為、EO結晶 (角度 ϕ)を 120◦回転させても、バランス
検出信号 S(τ)は不変である。全ての画像はVESTA [66]を用いて描画した。
図 5.2: (a)GaSe結晶の結晶格子。Ga原子は緑色の大きい、Se原子は黄緑色の小さい球体で表示して
いる。(b)結晶格子を c − axisに対して垂直な面で切った時の図 (c − cut GaSe結晶) (c)正六角形格
子を書き加えた図。正六角形格子として見ると、120◦の対称性があることが分かる。よって赤丸を中
心に EO結晶を 120◦回転させても、対称性から S(τ)は不変である。全ての画像はVESTA [66]を用
いて描画した。
図 5.3: (a)LiNbO3結晶の結晶格子。Li原子は薄い緑色の、Nb原子は濃い緑色の、O原子は小さい赤
色の球体で表示している。(b)結晶格子を c− axisに対して垂直な面で切った時の図 (c− cut LiNbO3
結晶) (c)正六角形格子を書き加えた図。図 5.2と同様に EO結晶を 120◦ 回転させても、対称性から
S(τ)は不変である。全ての画像はVESTA [66]を用いて描画した。
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5.4 本章の理論構築の結論
本章では c− cut GaSe結晶、(111)面で切り出された ZnTe結晶、c− cut LiNbO3結晶を使用した
時の EO信号を周波数混合描像を用いて計算した。上記 3種類の結晶は全て図 5.4(a)に示したような
正六角形の結晶格子で構成されている (図 5.1、5.2、5.3参照)。正六角形は 120◦ の対称性を持つ為、
EO結晶を 120◦回転させてもテラヘルツ電場とプローブ光電場にとって、結晶は不変である。そうし
た EO結晶の対称性から、バランス検出信号 Sも 120◦の対称性を持つこと、つまり EO結晶を 120◦

















図 5.5に (111)面で切り出された ZnTe結晶 (厚さ 1 mm)、c− cut GaSe結晶 (厚さ 0.1 mm)、c− cut




れており [62]、テラヘルツ帯の屈折率 n(Ω) =5.16に対して近赤外の群屈折率 ng =2.23である為 [63]、
位相不整合が非常に大きい。したがって検出効率 f(Ω)の値は非常に小さくなる。
図 5.4: (a)本章で使用した EO結晶 3種類の結晶格子 (正六角形)を表した図。EO結晶を 120◦回転さ
せても元の結晶と重なる。(b)EO結晶の対称性から導かれるバランス検出信号 Sの対称性
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図 5.5: c − cut GaSe結晶 (厚さ 0.1 mm)、(111)面で切り出された ZnTe結晶 (厚さ 1 mm)、c − cut
LiNbO3結晶 (厚さ 0.5 mm)を使用して測定された楕円偏光電場ベクトル波形 [67]。スケールを合わ
せる為にGaSe結晶、LiNbO3結晶を用いて測定された波形をそれぞれ 7倍、600倍に拡大している。




厚さ 0.1 mmのGaSe結晶を使用した波形にて、4 ps付近に小さな波形が見える。これは多重反射
由来の信号である。図 5.6に EO結晶内部でのテラヘルツ電場ベクトル波形の多重反射の様子、及び
多重反射がある時の測定波形の様子を示す。EO結晶の表面及び裏面では反射が起こる。この反射波









ずである。図 5.7に 3つの EO結晶それぞれを使用して測定された楕円率角 θ(Ω)と旋光角Ψ(Ω)のス
ペクトルを示す。このように 3つの楕円率角 θ(Ω)と旋光角Ψ(Ω)のスペクトルは非常によく一致しい
る。唯一、LiNbO3結晶を使用した時の 1 THz以下の結果が他の 2つとあまり一致していない。図 5.5
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図 5.7: c − cut GaSe結晶 (厚さ 0.1 mm)、(111)面で切り出された ZnTe結晶 (厚さ 1 mm)、c − cut
LiNbO3 結晶 (厚さ 0.5 mm)を使用して測定された楕円偏光電場ベクトル波形の楕円率角 θ(Ω)と旋
光角 Ψ(Ω)スペクトル [67]。Reproduced from [Appl. Phys. Lett., Vol. 108, Issue 1, pp. 011105
(2016); Erratum, Appl. Phys. lett. 112, in press (2018).], with the permission of AIP Publishing.
に示した通り LiNbO3結晶を使用すると検出感度が非常に低く、測定の SN比も悪化する。その為、こ








前章まででは (110)面で切り出された点群 (4¯3m)に属する閃亜鉛型結晶のみを EO結晶として使用
していた。一方で近年、中赤外の電場波形測定には位相整合条件を満たすGaSe結晶が多用されてい

























































































































図 6.1: 繰り返し周波数の若干異なる (非同期の)、2台のレーザー光源。frep、frep +∆が二つの光源
の繰り返し周波数を表す。
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6.2.4 今後の展望-テラヘルツ電場振幅の測定に向けて
本論文を含む様々な研究に於いて、測定されたテラヘルツ電場波形の y軸の電場の大きさは一般に


















積もっている (∆I/I は 7× 10−3ほど)。また、文献 [74]では、光整流法を用いてGaAsウェハから発

















Z、時刻 tによってランダムに揺らぐ。また空間的に広がったビーム径 E(X,Y )の中でもランダムに
揺らぐ。その為、観察している領域 (∆X∆Y∆Z∆t)が広がると、スクイーズド光による電場揺らぎ
は平均化されて観察できなくなる。EO検出法を用いたスクイーズド光測定では、測定に使用するプ
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球上にプロットした図を図 6.5に示す。コヒーレント状態では 3つのストークスパラメーターの揺ら














光の相関を調べる。BS: Beam Spliter, PD: Photo Detector
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まず使用する非線形光学結晶として半導体・絶縁体を仮定している為、電流密度 J を 0とした。半
導体・絶縁体にも電流が流れる現象として、高強度電場が印加された時に起こる絶縁破壊という現象
がある。文献 [77]によれば、入射電場Eの振幅がおよそ 1 MV/cmを超えると、絶縁破壊が現れる為、
電流密度 J = 0の近似が成り立たなくなる。よって電場振幅の上限値として 1 MV/cmという値を想
定する。文献 [77]の 1 MV/cmという値は静電場か、可視域のレーザー光源を想定していると思われ
るが、実際に高強度テラヘルツ電場を EO検出にて測定した研究 [78]でも、正しく波形が計測できな






−P3i(Z, ω3) = 2ε0dijk(ω3;ω2,Ω)
















= 5.1 GV/cm (130)





|Eatom|2 = 3.5× 1016 W/cm2 (131)






























χ(3) ∼ χ(1)/E3atomと見積もることができる。具体的に計算すると以下のようになる [51, 77]。
χ(2) ∼ 10−8 esu ∼ 10−9 cm/V (135)
χ(3) ∼ 10−14 esu ∼ 10−19 cm2/V2 (136)
なおガウス単位系 (esu、statvoltなど)と SI単位系の変換については文献 [51, 79]などに詳しい。式

















付録 付録 B 電気光学結晶の残留複屈折が回転電気光学結晶法測定に与える影響
に EO検出法ではバランス検出信号 S(τ)の τ 依存性を測定する。τ は遅延ステージの位置によって変
化する量であり、テラヘルツ電場と近赤外のプローブ光の間の相対遅延を表す。テラヘルツ電場の第
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付録 付録 B 電気光学結晶の残留複屈折が回転電気光学結晶法測定に与える影響
図 B.2: (a)テラヘルツ電場が EO結晶に印加されている時 (赤丸)とされていない時 (黒丸)のバラン
ス検出信号。(b)テラヘルツ電場がEO結晶に印加されている時とされていない時のバランス検出信号
の差分 (積算回数 1回)(c)図 (b)の信号を 1000回積算した結果。赤い曲線は式 (18)によるフィッティ
ング曲線を表す。










付録 付録 C 波形復元の近似：∆/kR1 の大きさについて
だけを抜き出すことができた。しかし、第 5章で使用したGaSe結晶、そして特に LiNbO3結晶の場
合、Res.がテラヘルツ波由来の信号と比べて数千倍以上大きく回転 EO結晶法によって電場ベクトル
を測定することができなかった。そこで第 5章では回転 EO結晶法の代わりに ϕ = 0◦、90◦に固定し
て電場ベクトルのX, Y成分を別々に測定した。
付録C 波形復元の近似：∆/kR1 の大きさについて
式 (110)では位置 Z = l
2
、時間 t = τ + l
2vg
の振幅 ETHz(Z,Ω, t)と角度 γ(Z,Ω, t)が測定から得ら
れると述べた。しかし厳密には位置 Z = l
2









∆(Ω) ≡ tan−1 σ2(Ω)
σ1(Ω)
, (138)
ここで σ1(Ω)及び σ2(Ω)は位相不整合の大きさを表す a(Ω)と吸収係数 β1(Ω)によって以下のように
定義される変数である。



























σ1(Ω)及び σ2(Ω)は a(Ω)と β1(Ω)によって決まるので、∆(Ω)つまりZ = l
2
からのズレもテラヘルツ
電場の角周波数Ωに依存する。また式 (140)を見て分かる通り、σ2(Ω) ̸= 0つまり∆(Ω) ̸= 0となるの
は a(Ω) ̸= 0かつ β1(Ω) ̸= 0の時のみである。図C.1に厚さ 1 mmの ZnTe結晶を EO結晶として使用
した時の∆/kR1 の大きさを示す。
ZnTe結晶は 5.2 THzにフォノン共鳴を持つ為 [26]、高周波になるほど位相不整合と吸収の両方が
大きくなる。∆(Ω)はEO結晶内部での位相不整合と吸収の両方が大きいほど、大きくなるので高周波
になるほど∆(Ω)も大きくなる。それでも∆/kR1 は 5 µm以下であり、EO結晶内部での 2.5 THzの電
磁波の波長 120 µm/n(Ω) ≈40 µmと比べて十分に短い。
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図 C.1: 厚さ 1 mmの ZnTe結晶をEO結晶として使用した時の∆/kR1 の大きさ。位相不整合と吸収の
両方が大きい高周波数 (2 THz以上)で∆/kR1 は大きくなる。それでも∆/kR1 は 5 µm以下であり、EO
結晶内部での 2.5 THzの電磁波の波長 120 µm/n(Ω) ≈40 µmと比べて十分に短い。Reprinted with














は式 (118)に含まれるパラメーター F (Ω)、a(Ω)、β1(Ω)を正確に求める必要がある。この 3つのパラ
メーターを求めるのに必要なのはEO結晶のテラヘルツ周波数領域での屈折率 n(Ω)、テラヘルツ周波
数領域での吸収係数 β1(Ω)、近赤外領域での群屈折率 ng、プローブ光パルスのパルス幅 τp、非線形光




よって大きく変わる。そうした不純物濃度の違いにより、本研究で使用した厚さ 1 mmの ZnTeと厚
さ 0.4 mmのGaP結晶の n(Ω)、β1(Ω)、ngが文献値と等しいとは限らない。そこで 2つのEO結晶の
n(Ω)、β1(Ω) ngを実際に測定し、その測定値を使用してパラメーター F (Ω)、a(Ω)、β1(Ω)を求めた。
n(Ω)、β1(Ω)測定には図 3.5の測定系を使用した。測定対象のEO結晶を図 3.5の pos Bの位置に設
置して pos Cの位置には別の EO結晶を設置する。測定対象の EO結晶が pos Bにある時とない時の
テラヘルツ電場波形を測定し、各周波数成分の振幅と位相を比較すれば n(Ω)、β1(Ω)が得られる。
それでは図D.1に n(Ω)、β1(Ω)の測定結果を示す。文献 [59]のように、ZnTeの n(Ω)は周波数の増
加と共に増加している。ZnTeの β1(Ω)も 1.7 THz付近にピーク構造をもっており、その値はおよそ




次に ngの測定方法について説明する。測定対象の EO結晶を図 3.5の pos Aの位置に設置して pos
Cの位置には別の EO結晶を設置する。測定対象の EO結晶が pos Aにある時とない時のテラヘルツ
電場波形を測定する。この時のテラヘルツ電場波形を図D.2に示す。pos Aに EO結晶を設置すると
プローブ光の光路長が (ng − 1)lだけ長くなり、時間原点が (ng − 1)l/cだけ前方に移動する。この時
間差からプローブ光パルスの群屈折率 ngを求めることができる。測定の結果 ZnTe、GaP結晶にて、




































図 D.1: 波形復元に使用した EO結晶 (1 mmの ZnTeと厚さ 0.4 mmのGaP結晶)の n(Ω)、β1(Ω)の

















図 D.2: プローブ光パルスの光路中 (pos A)に何もサンプルを入れない時 (図中のキャプション：wo
Sample)、サンプルとして GaP結晶を設置した時 (図中のキャプション：Pr GaP)、サンプルとして
GaP結晶を設置した時 (図中のキャプション：Pr ZnTe)のテラヘルツ電場波形。EO結晶の厚さを l




し ZnTe結晶では 4 pm/V、GaP結晶では 1 pm/Vという定数を使用した。文献 [45]では非線形光学




付録 付録 E バランス検出信号の ϕ依存性について
付録E バランス検出信号のϕ依存性について
本付録ではバランス検出信号 S(τ)の ϕ依存性について周波数混合描像から説明する。68ページで
は (110)面で切り出された ZnTe結晶を使用すると S(τ)には ϕと 3ϕ成分が出てくること (式 (125)参
照)、c− cut GaSe結晶、(111)面で切り出された ZnTe結晶、c− cut LiNbO3結晶を使用すると 3ϕ成
分のみが出てくること (式 (126)参照)を述べた。本付録ではバランス検出では、S(τ)には ϕと 3ϕ成
分以外の、例えば 2ϕと 4ϕ成分は出てこないことを示す。

















(E2X + E3X) + i(E2Y + E3Y )























これより分かることはバランス検出信号 S は和周波・差周波発生電場の Y成分 E3Y によって決まる
ということである。そしてE3Y は非線形分極PNLのY成分によって決まる。従って S(τ)の ϕ依存性
は非線形分極PNLのY成分によって決まる。
次に非線形分極PNLの Y成分に ϕと 3ϕ成分が出てくる理由について説明したい。式 (49)に示し
た通り、非線形分極PNLの計算は結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)で行う。その為、テラヘルツ電場ベクトルもプ
ローブ光の電場ベクトルも座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)に書き直す必要がある。
まずテラヘルツ電場E1とプローブ光電場E2を結晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)に変換した際、それぞれが cosϕ、
sinϕの 1次関数となる。非線形分極PNLはテラヘルツ電場E1とプローブ光電場E2の積で記述でき
るから 2つの ϕの積で書ける。つまり cos(2ϕ)と sin(2ϕ)の関数になる。最後に非線形分極PNLを結
晶座標系 (xˆ, yˆ, zˆ)から実験座標系 (Xˆ, Yˆ , Zˆ)に変換すると、もう 1個 ϕが加わる。2ϕ± ϕ = 3ϕ or ϕ
よりPNLのY成分、そしてバランス検出信号 Sは ϕ成分と 3ϕ成分のみで記述できる。
第 5章で説明した通り、4¯3m群の結晶の (111)面や 6¯m2群の結晶の c− cut面は三回対称性を持つ
(120◦回転させると元の面と重なる)。このような結晶面を使用した時は ϕ成分が消えて 3ϕ成分のみ
が残るが、その他の一般的な結晶面については上記の通りバランス検出信号 Sは ϕ成分と 3ϕ成分で
記述できる。
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は以下のように電流 J の 1階の時間微分に関する項のみがテラヘルツ電場の発生に寄与する [82]。
E1(Z, t) ∝ ∂J
∂t
(143)
式 (143)より、電流 J の立ち上がり、立下がりが早いほど放射されるテラヘルツ波のスペクトルは広
帯域になる。主に電流 J の立ち上がりはポンプ光のパルス幅 τpが小さいほど、立下がりは生成された
キャリア寿命が短いほど、早くなる。このようにテラヘルツ波のスペクトル幅は電流 J の応答速度に








図 F.1: 光伝導アンテナから発生する (左)テラヘルツ電場波形の数値計算結果、(右)スペクトル結果。
図中の青線、赤線、黄線、紫線は、ポンプ光のパルス幅 τpがそれぞれ 300、200、100、50 fsの時の
結果。計算には文献 [84]の式 (3)、(7)、(8)を用いた。キャリア寿命は低温成長GaAsの値である 500
fs [85]を使用した。
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付録 付録 F テラヘルツ電場ベクトル波形の形状について
献 [30]の式 (6)を得ることができる。



















































に依存する項は他の 2項と比べて小さいので [30]、無視した。電場波形E1(Z = l, t)




A1(Z = l,Ω) exp(−iΩt)dΩ (145)
式 (144)から分かることは |A1|は |n(Ω)− ng|と τpに大きく依存することである。他にも χ(2)eff に依存
するが、第 4章で説明したように χ(2)eff は定数として扱われることが多いので、電場波形とスペクトル
の形状を議論する上では、あまり重要ではない。実際に式 (144)、(145)を用いて数値計算により求め
た電場波形E1(Z, t)を図 F.2に示す。なお、図 F.2の波形を計算する上で、n(Ω)の値は文献 [86]を参
考にした。
パルス幅 τpが 500 fsと 200 fsの結果を比べると明らかに後者の方がスペクトル幅が広がっている。




ある。一方、パルス幅 τpが 100 fsと 30 fsの時の結果を比べると、スペクトル幅はほぼ同じであり、2.0
THz付近のスペクトル強度が一際強いことが分かる。これは ZnTe結晶の |n(Ω)− ng|、つまり位相整
合条件によって説明することができる。2.0 THz付近では |n(Ω)−ng|の値がほぼ 0になり、ほぼ完全に
図 F.2: 電気光学結晶 (ZnTe結晶)から発生する (左)テラヘルツ電場波形の数値計算結果、(右)スペ
クトル結果。図中の青線、赤線、黄線、紫線は、ポンプ光のパルス幅 τpがそれぞれ 500、250、100、
30 fsの時の結果。計算には文献 [30]の式 (6)を用いた。計算に使用した ZnTe結晶の厚さ lは、実験
検証で使用した結晶の厚さ (1 mm)と等しい。ポンプ光の中心波長も実験検証と同様に 800 nmとし
ている。
90
付録 付録G 復元波形と薄い EO結晶を用いて測定された電場ベクトル波形の比較













本付録では、第 4章で示した復元後の電場ベクトル波形 (図 4.5)と図 1.6で示した電場ベクトル波形
を比較したい。復元操作を行う前の、つまり測定された電場ベクトル波形は私用する EO結晶によっ











波形として見なして、第 4章の復元波形と比較する。参照波形として使用する波形は、厚さ 0.2 mm
の ZnTe結晶を用いて測定された直線偏光の電場波形である。第 4章で使用していた ZnTe結晶は厚さ
が 1 mmほどあった為、それと比べると厚さが 1/5になったことで位相不整合や吸収の効果が小さく
なり、測定された電場波形は空気中を伝搬する波形に近づいたはずである。
では、0.2 mmの ZnTe結晶を用いた時の直線偏光の参照波形と楕円偏光の復元波形を比較する為
の手順について説明する。第 4章では、0.6 THz用の単色光用の石英製の 1/4波長板を用いて、偏光
状態を直線偏光から楕円偏光に変換した。そこで、楕円偏光の復元波形に対して、石英波長板のパラ
メーターを入れて直線偏光に戻す。石英波長板のジョーンズ行列には、式 (11)で定義した Z(α)の逆
行列を使用する。ここで、遅軸の向きを表す角度 αは 45◦とし、石英波長板の位相差 C は式 (89)で
定義した値を使用する。最後に、直線偏光に変換した復元波形を回転行列R(α)を用いて回転させる。
この回転操作は 0.2 mmの ZnTe結晶を用いた時の参照波形と偏光方向を一致させる為に必要な操作
である。今回は直線偏光に変換した復元波形を-50◦ほど回転させた。
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付録 付録G 復元波形と薄い EO結晶を用いて測定された電場ベクトル波形の比較




以上の操作によって変換された復元波形と 0.2 mmの ZnTe結晶を用いた時の参照波形の比較結果
を図 G.1に示す。電場振幅が比較的大きい 1.3∼3.2 ps付近の範囲では、2つの波形がよく一致した。
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